10/578865 

WO 2005/047878 PCT/EP2004/012182 

IAP12Rec'dPCWT0 11 MAY 2006 

Sensoranordnung mit mehreren potentiometrjschen 

Sensoren 

Die vorliegende Erfindung betrifft eine Sensoranordnung zur potentiometrischen 
5 Untersuchung einer Vielzahl von Proben, insbesondere mit sogenannten ISFET 
oder CHEMFET-Sensoren. Potentiometrische FET-Sensoren der genannten 
Art sind zur Messung des PH-Werts oder des Red-Ox-Potentials eines Analyten 
geeignet Das Patent DE 198 57 953 C2 betrifft beispielsweise die Realisierung 
eines pH-ISFET-Sensor, bei dem zur Reduzierung des Schaltungsautwands 

10 der ISFET-Sensor als Widerstand in eine Bruckenschaltung mit mindestens drei 
weiteren Widerstanden angeordnet ist. Hinsichtlich der Montage eines FET- 
Sensors sind u. a. die folgenden Prinzipien bekannt. Benton offenbart in US- 
Patent- Nr. 5,833,824 einen pH-Sensor, bei dem ein ISFET-Chip mittels einer 
metailischen Dichtung, welche den ionensensitiven Bereich des ISFET-Chips 

15 umgibt an der Unterseite eines Substrats befestigt ist, wobei der ionensensitive 
Bereich mit einer Offnung in dem Substrat fluchtet Aufcerhalb des von der 
Dichtung umgebenen Bereiches werden Leiterbahnen an der Oberflache des 
Chips zu Kontaktflachen gefuhrt, welche uber Lot- oder Schweifiverbindungen 
mit komplementaren Kontaktflachen an der Unterseite des Substrats verbunden 

20 sind. Die von Benton vorgeschlagene Losung ist insofern sehr aufwendig, als 
sowohl bei der Herstellung der Dichtung als auch bei der Verwirklichung der 
elektrischen Kontaktierung aufwendige Lot- bzw. SchweifJverfahren erforderlich 
sind. Der in Benton diskutierte Stand der Technik beschreibt ISFET-Sensoren, 
bei denen eine gewohnliche polymerische Dichtung um die Offnung der 

25 Probenkammerwand zwischen dem Substrat und dem ionensensitiven Bereich 
des ISFET-Chips angeordnet ist. Die Kontaktierung des ISFET-Chips erfolgt 
jedoch nicht zum Substrat im Sinne von Benton, sondern zu einem Trager, 
welcher den ISFET-Chip auf der von dem Substrat abgewandten Ruckseite 
unterstutzt. Zu diesem Zweck sind Bonddrahte zwischen Kontaktflachen an der 

30 Vorderseite des ISFET-Chips zu Kontaktflachen auf den Trager aufcerhalb der 
Auflageflache des ISFET-Chips gefuhrt. Auch diese Losung ist aufwendig, weil 
Bondarbeiten zur Kontaktierung des Chips erforderlich sind, und weil zur 
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Gewahrleistung der Funktion und Integritat des Sensors der Chip sowohl 
bezuglich des Substrats wie auch bezuglich des Tragers in engen Toleranzen 
ausgerichtet sein muss. Weiterhin sind Losungen bekannt, bei denen die Chips 
ihre Kontaktflachen bzw. Bondpads auf der dem ionensensitiv Bereich 
5 abgewandten Ruckseite aufweisen. Diese Chips konnen dann ruckseitig uber 
einen Trager mit kornplementaren Kontaktflachen kontaktiert werden, wobei zur 
Gewahrleistung ausreichender galvanischer Kontakte zwischen der Ruckseite 
des Chips und dem Trager ein anisotroper elastischer Letter, z.B. eine 
Silikonfolie mit eingebetteten Goldfaden in einer Richtung senkrecht zur Ebene 
10 der Folie angeordnet ist. Diese Losungen sind insofern sehr teuer, da die 
Fuhrung der elektrischen Anschlusse durch den Chip von dessen Vorderseite 
zu dessen Ruckseite seine Herstellungskosten um ein vielfaches erhoht. 

In der unveroffentlichten deutschen Patentanmeldung mit dem Aktenzeichen 
15 10260961.6 der Anmelderin der gegenwartigen Anmeldung wird eine 
Sensoranordnung mit einem einzelnen ISFET- bzw. CHEMFET-Sensor mit 
einer frontseitigen Montage mittels eines anisotropen Leiters offenbart. 

Die beschriebenen Sensoranordnungen sind jeweils nur die Untersuchungen 
20 einzelner Proben moglich. Es ist daher die Aufgabe der vorliegenden Erfindung, 
eine Sensoranordnung fur potentiometrische Messungen bereitzustellen, die 
einerseits minimalen Probenvolumina messen und andererseits mehrere 
Proben gleichzeitig untersuchen kann. 

25 Die Aufgabe wird erfindungsgemafi gelost durch die Sensoranordnung gemaft 
des unabhangigen Patentanspruchs 1. 

Die erfindungsgemafie Sensoranordnung umfaftt mindestens zwei 
Probenkammem; mindestens zwei potentiometrische FET-Sensoren, 
30 insbesondere IsFET-Sensoren oder ChemFET-sensoren mit einem sensitiven 
Oberflachenabschnitt, wobei der sensitive Oberflachenabschnitt jeweils mit 
einer der Probenkammem in Fliefiverbindung steht; eine Referenzzelle mit 
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einem Referenzmedium zur Bereitstellung eines Referenzpotentials, wobei die 
Probenkammern mit dem Referenzmedium uber eine Elektrolytbrucke 
verbunden sind. 

5 Die Sensoranordnung ist gemafc einer Ausgestaltung der Erfindung modular 
aufgebaut, d. h. die Probenkammern sind in einem ersten Modul angeordnet 
und die potentiometrischen FET-Sensoren in einem zweiten Modul. 

Das erste Modul kann beispielsweise einen plattenformigen Grundkorper 
10 aufweisen, der Bohrungen aufweist, welche als Probenkammer dienen. Im Falle 
von durchgehenden Bohrungen konnen die potentiometrischen FET-Sensoren 
in ein zweites Modul integriert sein, welches die Bohrungen von der Unterseite 
des Grundkorpers als Bodenelement verschlielit. Fur jede Probenkammer kann 
ein separates Bodenelement vorgesehen sein, oder es konnen mehrere 
15 Probenkammern mit einem gemeinsamen Bodenelement verschlossen werden. 

Die Elektrolytbrucke kann uber Elektrolytkanale erfolgen. In einem derzeit 
bevorzugten Ausfuhrungsbelspiel weist der Grundkorper die Elektrolytkanale 
auf. Der Grundkorper kann einstuckig sein oder aus mehreren Elementen bzw. 
20 mehreren Schichten zusammengesetzt sein. Im letzteren Fall empfiehlt es sich, 
dali die Elektrolytkanale in der Grenzflache zwischen zwei Schichten 
angeordnet sind. 

In einer weiteren Ausgestaltung sind die Elektrolytkanale in das zweite Modul, 
25 insbesondere das Bodenelement, integriert. 

Die Referenzzelle kann ebenfalls einen potentiometrischen FET-Sensor zur 
Bereitstellung eines Referenzpotentials aufweisen, wobei das Referenzpotential 
Udiffref gegen das Pseudoreferenzpotential einer Potentialableitelektrode 
30 gemessen werden kann. Die Potentialableitelektrode kommuniziert ebenfalls 
mit dem Referenzmedium in der Referenzzelle. Die Potentialableitelektrode 
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kann beispielsweise einen metallischen Kontakt mit einer Silber- bzw. 
Silberchloridbeschichtung umfassen. 

Die Potentiale U di ffi. U di ff2. ... U d iffN der N FET-Sensoren in den Probenkammern 
werden vorzugsweise gegen das Pseudoreferenzpotential gemessen. Die 
messgroftenrelevante Potentialdifferenz, beispielsweise U ph i, wird durch 
Differenzbildung zwischen dem jeweiligen Potential und dem Referenzpotential 
ermittelt U ph i = U di ffi - U d H&«f. Die Differenzbildung kann analog oder digital 
erfolgen. 

Die FET-Sensoren, welche beispielsweise als vereinzelte Chips oder als eine 
Vielzahl von Sensorelementen in einem ggf. monolithischen Bodenelement 
vorliegen konnen, mussen zur Realisierung eines Sensors in der Weise 
angeordnet sein, daft sie einerseits mit den bisweilen korrosiven Proben 
beaufschlagt werden konnen, ohne daft andererseits korrosionsempfindliche 
Komponenten, z.B. Leiterbahnen, mit den Medien in Kontakt kommen. Hierzu 
werden in einer Ausgestaltung der Erfindung FET-Sensoren in der Weise 
angeordnet, daft die ionensensitiven Oberflachenbereiche der FET-Sensoren 
mit Bohrungen der Probenkammern fluchten, wobei zwischen dem Grundkorper 
und den FET-Sensoren eine ringformige Dichtung angeordnet ist, welche die 
Bohrungen umgibt, so daft der ionensensitive Bereich des Halbleiterchips mit 
der Probe beaufschlagt werden kann, ohne das die Probe mit dem FET-Sensor 
aufterhalb des von der Dichtung eingeschlossenen Bereichs in Beriihrung 
kommt. Fur die elektrische Kontaktierung der FET-Sensoren sind verschiedene 
Ausgestaltungen moglich. 

Derzeit wird das Konstruktionsprinzip der bereits in der Einleitung erwahnten 
deutschen Patentanmeldung No. 10260961.6 bevorzugt. Demnach weisen die 
FET-Sensoren an der dem Grundkorper zugewandten Oberflache erste 
Kontaktflachen auf, die mit passenden zweiten Kontaktflachen auf der dem 
FET-Sensor zugewandten Unterseite des Grundkorpers fluchten. Die Unterseite 
des Grundkorpers weist Leiterbahnen auf, uber welche die zweiten 



WO 2005/047878 PCT7EP2004/012182 

5 



Kontaktflachen mit geeigneten Schaltungen zur Speisung der FET-Sensoren 
elektrisch verbunden sind. Zwischen der Unterseite des Grundkorpers und der 
Oberflache des FET-Sensors wird eine elastische Schicht bzw. Folie 
angeordnet, die senkrecht zur Oberflache des FET-Sensors zumindest 
5 abschnittsweise anisotrop leitend ist, wobei die elastische Schicht eine Offnung 
aufWeist, die mit der Bohrung fluchtet. Die elastische Folie bzw. Schicht dient 
somit einerseits als Dichtung und andererseits zur elektrischen Kontaktierung. 

Vorzugsweise umfafit die elastische isolierende Schicht oder Folie in dem 
10 anisotrop leitfahigen Bereich eingebettete leitfahige Partikel, Korner oder 
Faden, insbesondere metallische Partikel oder Faden. Besonders bevorzugt 
sind derzeit Goldfaden, die sich senkrecht zur Ebene der elastischen 
organischen Schicht erstrecken. Besonders bevorzugt sind derzeit 
Silikonschichten, die Goldfaden aufweisen und kommerziell von der Firma Shin- 
is Etsu erhaltlich sind. 

Sofern die elastische Schicht metallische Korner aufweist, so sind diese in einer 
relaxierten Schicht in einer solchen Konzentration gleich verteilt, da(J es nicht zu 
einer aulireichenden Zahl von elektrischen Kontakten zwischen den Kornern 

20 kommt, um eine elektrische Leitfahigkeit Ciber grofle Distanzen herzustellen. 
Wird jedoch die elastische Schicht in einer Richtung komprimiert, 
beispielsweise durch Einspannung als Dichtelement, zwischen dem ersten 
Modul und dem zweiten Modul bzw. dem Grundkorper und dem Bodenelement, 
so entsteht in der Kompressionsrichtung eine ausreichende Zahl von 

25 elektrischen Kontakten, um die Leitfahigkeit entlang der Kompressionsrichtung 
zu gewahrleisten. Unabhangig von der gewahlten Art des Dichtelements 
konnen die FET-Sensoren bzw. das Bodenelement durch eine rtickseitige 
Abstutzung gegen die elastische Schicht gepresst werden, um die 
Dichtungswirkung der elastischen Schicht zu optimieren. Die rtickseitige 

30 Abstutzung kann sowohl steif als auch elastisch vorgespannt sein. Die 
elastische Vorspannung, z. B. mit einer Schraubfeder, ist insoweit vorteilhaft, 
als dadurch die Effekte von unterschiedlichen Warmeausdehnungskoeffizienten 



WO 2005/047878 



6 



PCT/EP2004/012182 



sicherer ausgeglichen werden konnen, als wenn dies ausschlielilich durch die 
Elastizitat des Dichtungselements erfolgen musste. Dies ist insbesondere dann 
beachtlich, wenn ein gewisser Kompressionsgrad des Dichtungselementes 
erforderlich ist, urn die elektrische Leitfahigkeit durch die Dichtung zu 
gewahrleisten. 

Die anderen bekannten Kontaktierungsarten des FET-Sensors, beispielsweise 
gemafi Benton oder gemafi des in Benton diskutierten Stands der Technik sind 
ebenfalls zur Realisierung der vorliegenden Erfindung geeignet, wobei bei einer 
Kontaktierung gemali Benton der Nachteil in Kauf zu nehmen ist, dafi eine feste 
Verbindung zwischen dem FET-Sensor und dem Grundkorper erfolgt, wodurch 
die Modularitat beeintrachtigt wird. 

Die Erfindung wird nun anhand eines in den Figuren gezeigten 
Ausfuhrungsbeispiels erlautert. Es zeigt: 

Fig. 1: eine schematische Darstellung des Funktionsprinzipz 
einer Sensoranordnung gemali der vorliegenden 
Erfindung; 

Fig. 2a: eine Aufsicht auf die Unterseite eines Grundkorpers fur 
eine Sensoranordnung gemali der vorliegenden 
Erfindung 

Fig. 2b: ein Dichtelement fur eine Sensoranordnung gemafi der 
vorliegenden Erfindung; und 

Fig. 2c: einen Langsschnitt durch eine Sensoranordnung 
gemali der vorliegenden Erfindung. 

Fig. 1 zeigt schematisch das Funktionsprinzip der erfindungsgemalien 
Sensoranordnung. Die FET-Sensoren 10 der Sensoranordnung weisen jeweils 
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eine sensitive Gate-Region auf, welche mit einem Analyten in einer 
Probenkammer beaufschlagbar ist. Die einzelnen Probenkammern der 
Sensoranordnung sind uber eine Elektrolytbrticke miteinander verbunden. 
Hierzu umfafit die Elektrolytbrucke einen Elektrolytkanal 11 der uber 

5 Diaphragmen mit den Probenkammern kommuniziert Die Sensoranordnung 
umfafit weiterhin eine Referenzkammer, in der eine Referenzelektrode 13, 
beispielsweise aus Platin, und ein Referenz-FET 12 angeordnet ist. Der 
Referenz-FET gibt ein Pseudoreferenzpotential Udiffref aus, gegen welches die 
Potentiate U d ifH. U d iff2. ... U d i«N der N FET-Sensoren in den Probenkammern 

10 gemessen werden. Die messgrofienrelevante Potentialdifferenz, beispielsweise 
U P hi, wird durch Differenzbildung zwischen dem jeweiligen Potential und dem 
Referenzpotential ermittelt U ph i = U d iffi - Udiffref- Die Differenzbildung kann analog 
oder digital erfolgen. 

is Konstruktive Einzelheiten eines Ausfuhrungsbeispiels der erfindungsgemafien 
Sensoranordnung werden nun anhand der Fign. 2a, 2b und 2c erlautert. 

Fig. 2a zeigt die Unterseite eines Substrats 6 mit vier Probenkammern 9 fur 
eine erfindungsgemafie Sensoranordnung. wobei auf der Unterseite jeweils 
20 Kontaktflachen 7 und 8 beabstandet zu den Offnungen der Probenkammern 
angeordnet sind. Die Kontaktflachen 7 und 8 sind jeweils uber Leiterbahnen in 
geeigneter Weise mit den erforderlichen Anschlussen verbunden. Bei der fertig 
montierten Sensoranordnung dienen die Offnungen dazu, die Sensoren mit der 
zu analysierenden Probe zu beaufschlagen. 

25 

Fig. 2b zeigt eine Aufsicht auf ein Dichtelement fur eine Sensoranordnung 
gemafc der vorliegenden Erfindung, wobei das Dichtelement bei dieser 
Ausfuhrungsform eine Silikonschicht umfasst, in welche durchgehende 
Goldfaden eingebracht sind, die sich im wesentlichen senkrecht zur Ebene des 
30 Dichtelements 5 erstrecken. Auf diese Weise ist das Dichtelement in der Ebene 
des Dichtelements elektrisch isolierend und senkrecht zur Ebene des 
Dichtelements leitend. Somit konnen miteinander fluchtende elektrische 



WO 2005/047878 



8 



PCT/EP2004/012182 



Kontaktflachen, welche durch die Dichtung voneinander getrennt sind, 
miteinander in elektrischen Kontakt gebracht werden, wahrend bezuglich der 
Ebene des Dichtungselements lateral versetzte Kontaktflachen voneinander 
elektrisch isoliert sind. 

5 

Die erforderliche MindestgrofJe von fluchtenden Kontaktflachen zur 
Gewahrleistung eines sicheren Kontakts ist eine Frage der mittleren Anzahl von 
Goldfaden pro Flacheneinheit des Dichtelements. Dieser Parameter kann vom 
Fachmann in geeigneter Weise angepasst werden. Gleichermalien ist der 

10 mittlere laterale Abstand von Bauelementen zur Gewahrleistung einer 
zuverlassigen Isolation eine Funktion der Anzahldichte der Goldfaden sowie 
von deren Orientierung und deren Durchmesser. Derzeit wird ein 
Dichtungselement bevorzugt, welches eine zuverlassige Kontaktierung bei 
fluchtenden Kontaktflachen von bereits weniger als 1 mm 2 ermoglicht und eine 

15 ausreichende Isolation bei einem lateralen Abstand von etwa 0,5 mm 
gewahrleistet. 

Die aufieren Abmessungen des Dichtelements in Fig. 2b sind bei dieser 
Ausfuhrungsform kongruent mit den aufieren Abmessungen der Unterseite des 

20 Substrats in Fig. 2a, wobei dies nicht zwingend erforderlich ist. Das 
Dichtelernent weist zudem fur jede Probenkammer im Substrat und ggf. 
zusatzlich fur eine Referenzkammer Offnungen auf, welche mit den 
entsprechenden Offnungen im Substrat fluchten. Es ist zweckmaliig, wenn die 
Offnungen im Dichtelernent etwa die gleiche GrdfJe wie die Offnungen in der 

25 Unterseite des Substrats 6 aufweisen. Auf diese Weise werden Totvolumina 
zwischen dem Substrat und einem als Bodenelement dienenden Halbleiterchip 
bzw. zwischen dem Dichtelernent und dem Bodenelement oder dem Substrat 
vermieden. 

30 Fig. 2c zeigt schlieftlich ein Langsschnitt durch eine zusammengesetzte 
Sensoranordnung gemali der vorliegenden Erfindung, wobei das Dichtelernent 
5 zwischen dem Halbleiterchip 1 und dem Substrat 6 eingespannt ist. 
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Der Halbleiterchip 1 weist in seiner dem Substrat 6 zugewandten Oberflache 
ionensensitive Bereiche 2 auf, welcher mit den Offnungen im Substrat 6 
fluchten. Beabstandet zu den Offnungen sind jeweils Kontaktflachen 3 und 4 
5 angeordnet, welche jeweils mit den komplementaren Kontaktflachen 7, 8 auf 
der Unterselte des Substrats fluchten. Die Kontaktierung zwischen den 
chipseitigen Kontaktflachen 3, 4 und den substratseitigen Kontaktflachen 7, 8 
wird durch die Leitfahigkeit des Dichtelements 5 senkrecht zu dessen Ebene 
gewahrleistet. 

10 

Um eine hinreichende Dichtungswirkung zu erzielen, muss der Halbleiterchip 1 
mit ausreichender Kraft gegen die Unterseite des Substrats 6 gedriickt werden. 
Dies kann einerseits durch eine Einspannung mit formstabilen Bauelementen 
erfolgen und andererseits durch eine Vorspannung mittels elastischer Elemente 
15 wie einer Schraubfeder, die hier jedoch nicht dargestellt ist. 

Das Substrat 6 kann einstuckig mit einem Gehause eines Halbleitersensors 
ausgebildet sein Oder als separates Bauteil, welches in geeigneter Weise in ein 
Gehause einzusetzen ist. Diese und ahnliche Ausgestaltungen ergeben sich fur 
20 den Fachmann in nahe liegender Weise, ohne vom Gegenstand der Erfindung 
abzuweichen, die in den nachfolgenden Patentanspriichen definiert ist. 



WO 2005/047878 



10 



PCT/EP2004/012182 



Pate n tans p riic he 

1. Sensoranordnung, umfassend: 

5 mindestens zwei Probenkammern; 

mindestens zwei potentiometrische FET-Sensoren, insbesondere IsFET- 
Sensoren Oder ChemFET-sensoren, mit jeweils einem sensitiven 
Oberflachenabschnitt, wobei der sensitive Oberflachenabschnitt jeweils 
10 mit einer der Probenkammern in FliefJverbindung steht; und 

eine Referenzzelie mit einem Referenzmedium zur Bereitstellung eines 
Referenzpotentiais, wobei die Probenkammern mit dem Referenzmedium 
uber eine Elektrolytbrucke verbunden sind. 

15 



Sensoranordnung nach Anspruch 1, wobei die Sensoranordnung ein 
erstes Modul umfafit, welches die Probenkammern aufweist. 

Sensoranordnung nach Anspruch 2, wobei die Sensoranordnung 
mindestens ein zweites Modul umfafit, welches mehrere 
potentiometrischen FET-Sensoren aufweist. 

Sensoranordnung nach Anspruch 2, wobei die Sensoranordnung 
mindestens mehrere zweite Modul umfaftt, welche jeweils einen 
potentiometrischen FET-Sensor aufweisen. 

Sensoranordnung nach einem der Anspruche 2 - 4, wobei das erste 
Modul einen plattenformigen Grundkorper mit Bohrungen aufweist, 
welche als Probenkammer dienen. 
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6. Sensoranordnung nach Anspruch 5, wobei die Bohrungen durchgehend 
sind, und wobei das mindestens eine zweite Modul bzw. die zweiten 
Module als Bodenelement gestaltet sind, welche die durchgehenden 
Bohrungen von der Unterseite des ersten Moduls verschiiefien. 

5 

7. Sensoranordnung nach Anspruch 5, wobei die potentiometrischen FET- 
Sensoren derart in das zweites Modul integriert sind, daft jeweils ein 
FET-Sensor mit einer der durchgehenden Bohrungen fluchtet. 

10 8. Sensoranordnung nach einem der vorhergehenden Anspruche, wobei 
die Elektrolytbrucke uber Elektrolytkanale verlauft, welche in dem 
Grundkorper ausgebildet sind. 

9. Sensoranordnung nach Anspruch 8, wobei der Grundkorper mehrere 
15 Elemente, insbesondere mehrere Schichten aufweist, und die 

Elektrolytkanale in einer Grenzflache zwischen zwei benachbarten 
Elementen angeordnet sind. 

10. Sensoranordnung nach einem der Anspruche 1 bis 7, wobei die 
20 Elektrolytbrucke uber Elektrolytkanale verlauft, welche in dem zweiten 

Modul, integriert sind. 

11. Sensoranordnung nach einem der Anspruche 1 bis 10, wobei die 
Referenzzelle einen potentiometrischen Referenz-FET-Sensor zur 

25 Bereitstellung eines Referenzpotentials aufweist, welches gegen das 

Pseudoreferenzpotential einer Potentialableitelektrode erfafit wird. 



12. Sensoranordnung nach Anspruch 11, wobei die Potentialableitelektrode 
mit dem Referenzmedium in der Referenzzelle beaufschlagt ist. 

30 

13. Sensoranordnung nach Anspruch 12, wobei die Potentiate U d jffi, U d ,ff 2l ... 
UdiffN von N FET-Sensoren in den Probenkammern gegen das 
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Pseudoreferenzpotential ermittelt, und die messgrofienrelevanten 
Potentialdifferenzen, jeweils durch Differenzbildung zwischen dem 
jeweiligen Potential und dem Referenzpotentia! bestimmt U P hi...N = Udiffi...N 
- Udiffref. werden. 
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